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はじめに

　遺跡から出土する人や動物の出自や移動を明らか
にする方法の一つとしてストロンチウム同位体比
（87Sr/86Sr）分析がある。地質中に含まれる Sr同位
体比は土地によって多様かつ固有の値を示す。植物
や飲み水を経由して人や動物の体内に取り込まれた
Srの同位体比は同一の地質に生息する生物では近
似した値をとるので、生息地の指標となる。このこ
とを利用して Sr同位体比から遺跡出土人骨や動物
遺体の出自や移動を明らかにする研究が重ねられて
きた（Slovak and Paytan, 2011; 日下 , 2018; 覚張・米田 , 
2016 など）。
　SrはCaを置換して動物の体内に固定されるため、
考古遺物では出土遺体の骨や歯を対象として Sr同
位体比分析が実施される。しかし、遺跡出土動物
遺体の Sr同位体比は、土壌に埋没されて続成作用
を受ける中で土壌の Sr同位体比の影響を受けて変
化することがある。続成作用の影響について、骨で
は土壌由来の Srの影響が大きいのに対して、歯エ
ナメル質では適切な洗浄により大部分を取り除くこ
とができるとされている（Hoppe et al., 2003; 日下 , 
2018 など）。そのため、Sr同位体比分析についても
歯エナメル質を対象とした分析が数多く実施されて
いる。
　この Sr同位体比の分析には、表面電離型質量分
析（TIMS）やマルチコレクター誘導結合プラズマ
質量分析（MC-ICP-MS）が利用される。これらの
分析にあたっては歯エナメル質などの試料から Sr
だけを分離して分析に供する必要がある。考古遺物
からの Srの分離方法は研究機関によって若干差は
あるが、使用する試薬や手順は概ね共通の方法があ

る（Slovak and Paytan, 2011）。
　今回帝京大学文化財研究所では、千葉工業大学次
世代海洋資源研究センター（ORCeNG）の協力によ
り、試験的にウマなどの歯エナメル質の Sr同位体
比分析を実施する機会を得た。ORCeNGおよび国
立研究開発法人海洋研究開発機構（JAMSTEC）で
は主に岩石を対象に Sr同位体比分析を用いて研究
成果を上げているが、海底環境の調査のために海底
に堆積した魚の歯についても Sr同位体比分析を実
施している（Tanaka et al., 2022）。この魚の歯から
の Sr分離方法を考古遺物からの Sr分離方法を比較
すると、試薬の種類は同じでも濃度が異なるなど
の違いがある。帝京大学文化財研究所には遺跡出
土動物遺体の Sr同位体比分析のノウハウがないた
め、今回は実験機器の基本的な使い方を含めてレク
チャーを受けつつ、ORCeNGおよび JAMSTECで
蓄積された Sr同位体比分析のノウハウが遺跡出土
動物遺体に適用可能かどうかを検討した。結論とし
て ORCeNGおよび JAMSTECの手法をそのまま遺
跡出土動物遺体に適用しても Sr同位体比分析は実
施できなかったが、Sr分離の条件について検討す
ることで Sr同位体比分析が実施できた。今回の方
法は一般的な考古遺物からの Srの分離方法に比べ
て優位な点（サンプル量が少なくて済む、手順が少
なくて済むなど）があるわけではなく、本ノートは
分析の一例として参考にしていただくために記すも
のである。

Ⅰ．歯エナメル質に含まれる Sr含有量およ
び微量元素の確認

　ORCeNGでは TIMSによる岩石中の Sr同位体比
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2.1. 陽イオン交換樹脂による Sr の分離（1stカラム
分離）
　陽イオン交換樹脂を用いた元素の分離では、試料
を樹脂に吸着させ、溶出液の種類・濃度・量を調整
することで目的物と非目的物とを分離する。本ノー
トでは Tanaka et al.（2022）を参考に 2.5M塩酸を溶
出液として用い、カラム処理に用いる溶出液の量に
ついて検討を行った。陽イオン交換樹脂は Bio-Rad
社製 AG50W-X8 200-400 meshを利用した。
　検討にはリン酸三カルシウム 7.5 mg、Rb 1000 
ng、Sr 1000 ngを 2.5 M塩酸で溶融した試料（以下、
調整試料）を用いた。この試料をカラム（室町ケミ
カル社製ムロマックミニカラム S）にローディング
した後、2.5 M塩酸を 1 mL刻みで合計 11 mL投入
して溶出を行い、11 種類の試料を作製した。この
試料を ICP発光分光分析装置によって分析し、そ
れぞれの元素の発光強度を算出した。その後、発光
強度の総和に対する 11 試料の発光強度の割合を算
出した（図１）
　図１より、Srは 2.5M塩酸 2 mLではほとんど溶
出せず、3 mLから 10 mLまでで溶出が確認できる。
Caは 2.5M塩酸 2 mLから 7 mLまでで溶出が確認
できる。すなわち、マトリックス除去に用いる塩酸
の量を 2 mLとして繰り返しカラム処理を行うこと
で Caと Srの分離が可能だと考えられる。しかし、
マトリックス除去に用いる塩酸の量を 2 mLとした
際に除去できる Caは 4.6 %程度であり、歯の大部
分を占める Caを 4.6 %除去したところで、Srと比

分析のための前処理として 500 ng（最低でも 300 
ng）の Srを得ることを目標としている。そこで歯
からのエナメル質のサンプリング量を決定するため
に、歯エナメル質に含まれる Sr含有量を確認した。
分析試料は現生ウマ、現生イノシシ、現生シカ、遺
跡出土ウマ

1）

の 4試料である。各試料に対して 0.1 M
酢酸緩衝液による酸クリーニングを行い、2.5 M塩
酸で溶解した。なお、酸クリーニングは覚張・米
田（2016）の手法を利用した。溶解した試料を対象
に帝京大学文化財研究所所有の誘導結合プラズマ発
光分光分析（ICP-OES; Thermo Fisher Scientific社製 
iCAP 7400 Duo）を用いて定量分析を行った。なお、
測光方式はアキシャル測光で観測した。分析の結果、
歯エナメル質 1 mgあたりの Sr含有量は、現生ウマ
で 255 ng、現生イノシシで 197 ng、現生シカで 121 
ng、遺跡出土ウマで 91 ngを示した。後述するカラ
ム分離において Srの一部が回収できないことを考
慮すると、個体にもよるが 7 mg程度の歯エナメル
質が必要になると考えられる。先行研究として覚張・
米田（2016）は動物遺存体の歯エナメル質を対象と
した Sr同位体比分析のためのサンプリング量を 5 - 
10 mgに設定しており、今回の結果と同程度のサン
プリングを行っている。なお、遺跡出土ウマ試料に
対して定性分析を実施し、微量元素として Na, Mg, 
Si, S, K, Ti, Mn, Fe, Cu, Zn, Rb, Sr, Baが含まれている
ことを確認した。

Ⅱ．樹脂を用いたカラム分離条件の検討

　歯エナメル質には主要元素である Caや Pのほ
かにも前述した様々な微量元素が含まれているが、
TIMS分析では Srのみを分離して分析に供する必要
がある。様々な元素が溶存する溶液から Srを分離
する方法として、陽イオン交換樹脂を利用する方法
や抽出クロマトグラフィー樹脂を利用する方法が用
いられている（Slovak and Paytan, 2011）。本ノート
では、ORCeNGおよび JAMSTEC で利用している
方法（Tanaka et al., 2022）を参考に、陽イオン交換
樹脂法と抽出クロマトグラフィー樹脂法による Sr
分離条件を検討した。なお、第Ⅰ章ではウマ・イノ
シシ・シカについて Sr含有量を確認したが、第 II
章以降で扱う試料はすべてウマ（現生および遺跡出
土）の資料である。
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較して 1000 倍以上の重量の Caが残存することに
なる。
　陽イオン交換樹脂はイオンの性質を利用して元素
を分離するものであり、そもそもイオンの性質が似
ているために Caを置換して Srが侵入したという背
景を考えれば、陽イオン交換樹脂だけでの Caと Sr
の分離は困難だと考えられる。ただし、Caと性質
が異なるイオンについては陽イオン交換樹脂法で除
去できるため、陽イオン交換樹脂による処理は実施
するべきだと考えられる。そのうえで、陽イオン交
換樹脂でのカラム処理は Srの回収率を高めること
を優先し、カラム処理に利用する塩酸のうち、2.5 - 
10.5 mLの部分を回収することとした。この場合の
Srの回収率は 95 %程度だと推定される。

2.2. 抽出クロマトグラフィー樹脂による Sr の分離
（2ndカラム分離）
　抽出クロマトグラフィー樹脂は目的とする特定
の元素を選択的に吸着させる樹脂である。Srの分
離に利用される抽出クロマトグラフィー樹脂とし
て Srレジンが知られている。Srレジンも陽イオン
交換樹脂同様に溶出液の種類・濃度・量を調整し、
目的物である Srを抽出する。本検討では Tanaka et 
al.（2022）を参考に 2.0 M硝酸を溶出液として用い、
カラム処理に用いる溶出液の量について検討を行っ
た。Srレジンは Eichrom Technologies社製 Sr樹脂粒
径 100 - 150 μmを利用した。カラムにはピペット
チップ（Thermo Fisher Scientific社製フィンチップ 5 
- 300 μL）を利用した。
　検討のため陽イオン交換樹脂によるカラム処理を
実施した調整試料を 6セット作製した。それぞれの
調整試料をカラムにローディングし、調整試料ごと
に条件を変え 2.0M硝酸 0.5, 1, 2, 3, 4, 5 mLによって
マトリックス除去を行った。マトリックスとして取
り除いた溶液と、フラクションとして回収した溶液
を ICP発光分光分析装置によって分析し、フラク
ションに含まれる Srおよび Caの割合を算出した。
その結果、マトリックス除去に 2.0 M硝酸 0.5 mL
を利用した場合では Srの回収率が 79.9 %で Caの
回収率が 2.7 %を示し、硝酸 1.0 mLを利用した場
合では Srの回収率が 64.3 %で Caの回収率が 0.1 %
を示した（図 2）。
　図２に示すように、Srレジンを用いることで Sr
と Caを分離することができる。一方で、Srの回収

率を優先し Caが若干残ることを許容するか、Caの
除去を優先し Srの回収率が低下することを許容す
るかについて検討する必要が生じた。特に Caが残
存する場合に試料を TIMS分析に供することができ
るか否かについては、TIMSを用いて確認する必要
がある。そのため TIMS分析に基づいて 2ndカラム
処理条件を決定するための検討を実施した。

2.3. TIMS 分析に基づく 2nd カラム処理条件の検討
　2ndカラム処理条件を決定するため、マトリッ
クス処理に用いる 2.0 M硝酸の量を 0.5 mL, 1.0 mL, 
1.6 mL, 2.2 mL, 2.8 mLと変化させて試料を処理し、
ORCeNG所有の TIMSにて分析を行った。検討は 2
回に分けて実施した。それぞれの分析結果は後述す
ることとし、ここでは TIMSでの分析前処理および
分析条件を記す。まず、2ndカラム処理後の Srフ
ラクションは蒸発乾固させ、2.5 M塩酸 1.5 μLにて
溶融した。この溶液を、Ta活性剤 1 μLを塗布した
Re-シングルフィラメントに滴下し、フィラメント
に 1.6 Aの電流を流し試料を乾燥させた後、2.1-2.2 
Aで焼き付けを行った。その後フィラメントをサン
プルホイールに取り付け、TIMSに導入した。なお、
Ta活性剤は Taを HF, H3PO4, HNO3, 超純水の混合溶
液に溶解したものであり、TIMSによる Sr同位体比
分析において Srイオンの収率を増加させる役割が
ある。下出ほか（2019）によれば Ta活性剤中の HF
が Reフィラメント及び Srの結晶に影響を与え、Sr
分子イオンピークを発生させるとされる。
　ORCeNGではフィラメントへの電流を調整し 88Sr
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イオンビームの出力が 10 Vになる条件で岩石の Sr
同位体比分析を実施している。ただし、10 Vに達
しない場合でも、Ta活性剤の消耗を防ぐために電
流値は最大で 3.2 Aに制限して、可能な範囲内で分
析を実施している。今回のエナメル試料に対する検
討では、おおむね次の条件で電流を設定した。
①電流値が 2.0 Aになるまで 200 mA/分で電流を上
げる

②電流値が 2.5 Aになるまで 40-20 mA/分で電流を
上げる

③電流値が 3.0 Aになるまで 20-10 mA/分で電流を
上げる

④電流値が 3.1 Aになるまで 10 mA/分で電流を上
げる

2.3.1. 検討（i）
　はじめに遺跡出土ウマの試料を用い、2ndカラム
のマトリックス除去に用いる硝酸の量を 0.5 mLに
した試料 1 点（A）と 1.0 mLにした試料（B・C）
を比較した。この時の電流設定は前述した手順③の
段階までとし、電流値 3.0 Aの際の 88Srイオンビー
ム出力と 40Caイオンビーム出力を確認した。
　試料 Aおよび Cは電流値 3.0 Aで 40Caのイオン
ビーム出力が 88Srのイオンビーム出力を上回り、
88Srのイオンビーム出力は同位体比分析が実施でき
ない値（試料 A: 0.07 V、試料 C: 0.11 V）を示した。
　試料 Bは電流値 3.0 Aで 88Srのイオンビーム出力
が40Caのイオンビーム出力を上回る5.2 Vを示した。
そのため 88Srのイオンビーム出力が 5.2 Vの条件で
87Sr/86Sr測定を実施した。分析は 10 回を 1ブロック
として 10 ブロック（合計 100 回）実施し、その平
均値と誤差を算出した。試料Bの87Sr/86Srは0.737232 
± 0.000004 を示した。誤差のオーダーは 10-6 であ
り、議論に利用できる精度で分析値を得ることがで
きた。
　試料 Aおよび Cは Srのイオンビーム出力が非
常に低く、共通の現象として電流値 3.0 Aにおいて
40Caのイオンビーム出力が 88Srのイオンビーム出力
を上回ることが確認できた。そこで、Caが Srのイ
オン化を阻害していることを前提に、2ndカラムの
マトリックス除去に利用する硝酸を増やし、より
Caを除去した試料について TIMS分析の可否を検
討した。
2.3.2. 検討（ii）
　遺跡出土ウマおよび現生ウマから合計 24.9 mgの

エナメル質を採取し、酸クリーニング後に全エナ
メル質を 2.5 M塩酸 4 mLで溶解した。その後 1 mL
ずつ 4試料に分け、1stカラム処理を行った。さら
に 2ndカラムのマトリックス除去に用いる硝酸の
量を 1.0 mL（試料 D）、1.6 mL（試料 E）、2.2 mL
（試料 F）、2.8 mL（試料 G）で行った試料を作製
し、前述の①から④の手順で TIMSの電流値をコン
トロールしながら 3.0 Aおよび 3.1 Aでの 88Srイオ
ンビーム出力と 40Caイオンビーム出力を確認した。
すべての試料において電流値 3.0 Aでの 88Srイオン
ビーム出力は 40Caイオンビーム出力を上回った。
電流値 3.1 Aでは目標値である 88Srイオンビーム出
力 =10 Vには届かないものの、3.0 V以上という分
析可能な出力を示した。そこですべての試料を対象
に 87Sr/86Sr分析を実施した。
　試料 Dは電流値が 3.1 Aの状態で 88Srイオンビー
ム出力が 3.0 Vに達したタイミングで分析を実施し
た。その結果 87Sr/86Sr = 0.707526 ± 0.000006 の値を
示し、分析終了時にも 88Srイオンビーム出力は 3.0 
Vを維持した。
　試料 Eは電流値が 3.1 Aの状態で 88Srイオンビー
ム出力が 3.0 Vに達したタイミングで分析を実施し
た。その結果 87Sr/86Sr = 0.707529 ± 0.000004 の値を
示し、分析終了時にも 88Srイオンビーム出力は 3.0 
Vを維持した。
　試料 Fは電流値が 3.1 Aの状態で 88Srイオンビー
ム出力が 6.8 Vを示したため、この条件で分析を実
施した。その結果 87Sr/86Sr = 0.707529 ± 0.000004 の
値を示し、今回の分析の中では最小の誤差を示した。
一方で、分析中にフィラメント上の Srが消費され、
分析終了時の 88Srイオンビーム出力は 1.2 Vまで低
下した。
　試料 Gは電流値が 3.1 Aの状態で 88Srイオンビー
ム出力が 6.6 Vを示した。前述した試料 Fでは分
析中に Srの消耗がみられたため、Srの消耗を抑え
るために電流を下げ、88Srイオンビーム出力が 5.0 
Vまで下がった状態で分析を実施した。その結果
87Sr/86Sr = 0.707526 ± 0.000005 の値が得られた。試
料 Gも試料 F同様に分析中にフィラメント上の Sr
が消費され、分析終了時の 88Srイオンビーム出力は
2.0 Vまで低下した。ただし、低下量は試料 Fより
は少ないことが確認できた。
　これまでの検討（ii）の結果から、検討した範囲で
は 2ndカラム処理に用いる硝酸の量を増やした方が
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④ 0.1 M酢酸緩衝液 1 mLを加え、撹拌した後に 15
分間静置する
⑤ 2000×gで５分間遠心分離し、上清液を廃棄する
⑥超純水 1 mLを加え、撹拌した後に 15 分間静置
する
⑦ 2000×gで 5分間遠心分離し、上清液を廃棄する
⑧超純水 1 mLを加え、撹拌した後に 15 分間静置
する
⑨ 2000×gで 5分間遠心分離し、上清液を廃棄する
⑩ 2.5 M塩酸 1 mLを加えて溶解し、溶液ボトルに
移す
⑪ 80℃のヒーターで一晩加熱し、試料を蒸発乾固
させる
⑫ 2.5 M塩酸 1 mLを加えて溶解し、カラム分離用
試料溶液とする

3.3. 1st カラム分離
①カラムには 8 mLカラム（室町ケミカル社製ムロ
マックミニカラム S）を用い、超純水で洗浄した
陽イオン交換樹脂（Bio-Rad社製，AG50W-X8，
200-400 mesh）2mLを充填する

② 6 M塩酸 7.0 mL、超純水 1 mLによりカラムを洗
浄する
③ 2.5 M塩酸 1 mLによりコンディショニング（雰
囲気調整）を行う
④試料溶液 1 mLをカラムにローディングする
⑤ 2.5 M塩酸 2.5 mLによるマトリックス除去を行
い、溶出液は廃棄する（図３）
⑥ 2.5 M塩酸 8 mLにより Srフラクションを回収す
る
⑦ Srフラクションを 80℃のヒーターで 12 時間加
熱し、試料を蒸発乾固させる

フィラメントへの電流値 3.0 Aの条件において 88Sr
イオンビーム出力が高くなる傾向が確認できた。検
討（i）において 40Caイオンビーム出力が高い試料で
88Srイオンビーム出力が上がらなかったことを考慮
すると、Caの存在は Srのイオン化を阻害する要因
になっていると判断できる。そのため 2ndカラムに
おいては Srの収率を高くすることも重要ではある
が、Caを適切に除去することを優先すべきだと考
えられる。次に、検討（ii）において 4試料の 87Sr/86Sr
は誤差範囲で一致した。このことから検討した範
囲においては 2ndカラム処理において Srの収率が
異なっても同位体分別が起こらないことが確認でき
た。以上の内容を総合的に評価すると、分析に供す
るエナメル質の量が 6.2 mg程度であれば 2ndカラ
ム分離に用いる硝酸の量は 2.0 - 2.5 mL程度にすべ
きだと考えられる。
　最後に TIMSでの分析条件について、試料 Fおよ
び Gでは分析中に Srの消耗が見られ、88Srイオン
ビーム出力を 5.0 V出すための電流値では 100 回の
分析で同レベルのイオンビーム出力を維持すること
ができなかった。一方で試料 Dおよび Eでは、100
回の分析を実施しても 88Srイオンビーム出力を 3.0 
Vに保つことができる程度に Sr消費を抑えること
ができている。このことから今回対象とした TIMS
で動物遺存エナメル質の 87Sr/86Sr分析を実施する際
には、88Srイオンビーム出力が 3.0 Vになるように
最終的な電流値を調整し分析を実施することを設定
条件としたい。

Ⅲ．Sr 分離および同位体比分析手順

　最後に、サンプリングから TIMSでの分析に至る
までの一連の資料処理および分析条件をまとめる。

3.1. 試料サンプリング
①タングステンカーバイト製ドリルを用いて、動物
遺存体の歯エナメル質を 6 - 10 mg採取する

3.2. 酸クリーニング
①採取したエナメル質粉末の重量を測定し、マイク
ロチューブに移す

② 0.1 M酢酸緩衝液 1 mLを加え、撹拌した後に 15
分間静置する

③ 2000×gで５分間遠心分離し、上清液を廃棄する 図３．1st カラム分離におけるマトリックス除去の様子
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⑧ 13 M硝酸 1mLを加えて溶解する
⑨ 80 ℃のヒーターで 12 時間加熱し、試料を蒸発乾
固させる

⑩ 6 M硝酸 50 μLを加えて溶解し、2ndカラム分離
用試料溶液とする

3.4. 2nd カラム分離
①カラムには超純水で洗浄したピペットチップ
（Thermo Scientific社製フィンチップ 5-300 μL）
を用い、超純水で洗浄した石英ウールを充填する

②超純水で洗浄した Srレジン（Eichrom Technologies
社製，Sr樹脂，粒径 100-150 μm）100 µLを充填
する

③超純水 0.9 mLおよび 0.05 M硝酸 150 µLにより
カラムを洗浄する

④ 2.0 M硝酸 100 µLによるコンディショニングを
行う

⑤試料溶液 50 μLをカラムにローディングする
⑥ 2.0 M硝酸 2.5 mLによるマトリックス除去を行
い、溶出液は廃棄する

⑦ 0.05 M硝酸 1.5 mLにより Srフラクションを回
収する（図４）

⑧ 80 ℃のヒーターで 12 時間加熱し、試料を蒸発乾
固させる

3.5. TIMS での分析（ORCeNG所有の TIMSの場合）
① Srフラクションを 2.5 M塩酸 1.5 μLにより溶解
する

② Re-シングルフィラメントに Ta活性剤を塗布し、
サンプルローディングデバイスのプログラムに
従ってフィラメントに電流を流すことで Ta活性
剤を乾固させる

③ Ta活性剤の上に試料溶液を滴下する

④サンプルローディングデバイスのプログラムに
従ってフィラメントに電流を流し（電流値は、
2.3.節参照）、試料を乾固後、焼き付ける
⑤フィラメントをサンプルホイールに取り付け、

TIMSに導入する
⑥電流値が 2.0 Aになるまで 200 mA/分で電流値を
上昇させる
⑦電流値が 2.5 Aになるまで 40 - 20 mA/分で電流
値を上昇させる
⑧電流値が 3.0 Aになるまで、もしくは 88Srイオン
ビーム出力が 3.0 Vになるまで 20 - 10 mA/分で
電流値を上昇させる
⑨電流値が 3.1 Aになるまで、もしくは 88Srイオン
ビーム出力が 3.0 Vになるまで 10 mA/分で電流
値を上昇させる
⑩ 88Srイオンビーム出力が 3.0 Vに達する、もしく
は電流値が 3.1 Aに達したら測定を開始する

Ⅳ．既存の方法との比較

　考古遺物を対象とした Sr同位体比分析では使用
する分析装置や前処理方法はさまざまであるが、そ
れらの手法も含め考古学における Sr同位体比の応
用については Slovak and Paytan（2011）などによる
集約がある。
　生体由来の Srと土壌からの続成作用由来の Srを
分離する酸クリーニングについて、手法は様々で
あるが基本は酸と超純水による洗浄である。Sillen
（1986）およびその改良法が広く用いられるほか、
Sillen（1986）よりも酸による資料の消失が少なく
済む Knudson et al.（2004）の手法などがある。
　Sr分離には陽イオン交換樹脂を用いる方法と Sr
レジンを用いる方法がある。陽イオン交換樹脂を用
いる方法として、Francisci et al.（2020）はヒトの骨
および歯、動物の歯に対し Li et al.（2014）に基づ
いて AG50W-X12 を用いる方法を採用している。ま
た、Evans et al.（2019）は動物の歯に対し Birck et 
al.（1986）に基づいて AG50W-X8 を用いている。
Kusaka et al.（2009）はヒトの歯に対し AG50W-X8
を用いている。
　一方で Srレジンを用いて Srの分離を行っている
研究も多い。Srレジンによる元素の分配係数を算
出した Horwitz et al.（1992）によると、Srレジン
によるマトリックス除去は 3.0 M硝酸の場合に分図４．2nd カラム処理におけるフラクション回収の様子
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配効果が最大になる（図 5）。そのため多くの研究
で 3.0 M硝酸によるマトリックス除去が実施されて
いる：Whelton et al.（2018; ヒトの歯）、Bendrey et 
al.（2009; ウマの歯）、Frei and Price（2012; 動物の
歯や顎骨）。しかし、Srレジンを用いた Sr分離に
3.0 M硝酸以外を用いる研究もある。Gerling（2015）
はヒトの骨および歯に対し 3.0 M硝酸および 7.0 
M 硝酸による Sr 分離を行っている。Ventresca 
Miller et al.（2021）はヒトの歯に対して、Taylor et 
al.（2021）や Albizuri et al.（2019）はウマの歯に対
して Pin et al.（1994）に基づいて 2.0 M硝酸を利用
している。Sharpe et al.（2022）はヒトおよび動物の
歯に対して Pin and Bassin（1992）に基づいて 3.5 M
硝酸を利用している。また Chau et al.（2017）は考
古遺物ではなく現生ウマの尻尾であるが 4.0 M硝酸
を利用して Sr分離を行っている。以上のように 3.0 
M程度の硝酸であれば Srレジンを用いて Srが分離
できることが先行研究によって示されている。なお、
詳細な条件は記載がないが、AG50W-X12 と Srレジ
ンを併用して Srを分離する研究も存在する（Wang 
et al., 2006; ヒトの歯、動物の骨）。
　図５に示したように Sr分離に用いる硝酸の酸性
度が上がると Sr以外の元素も分配係数が上昇する
（Srレジンにより多くトラップされる）場合がある
（Horwitz et al., 1992）。ここで、Srレジンを用いた
カラム分離後のマトリックスからさらに別の元素を
抽出して分析に供することを想定すると、Srレジ
ンに対する Sr以外の元素の分配係数が増加するこ

と避けつつ、Sr同位体比分析を実施できる Srを確
保することが最良の方法となる。岩石・鉱物を対
象とした研究であるが、Pin et al.（1994）は Nd同
位体比を、Miyazaki et al.（2018）は Ndおよび Hf
同位体比分析（元素分離の詳細は Takahashi et al., 
2009 などを参照）を Sr同位体比分析に加えて実施
している。これらの研究では 2.0 M硝酸を用いて
Srレジンによるマトリックス除去を実施しており、
ORCeNGおよび JAMSTECでも同一試料から Srお
よび Ndの同位体比を分析するために 2.0 M硝酸を
使用している。
　今回は ORCeNGの分析装置を利用して歯エナ
メルの Sr同位体比分析を実施するため、分配効果
が最大となる 3.0 M硝酸ではなく ORCeNGおよび
JAMSTECの手法である 2.0 M硝酸を利用する方法
を採用した。Sr同位体比分析のみを実施する場合
は 3.0 M硝酸を利用する方がより効率が良くサンプ
リング量を減らせる可能性があるが、今回の検討で
2.0 M硝酸によっても Sr分離が実施できることを改
めて示すことができたことは、今後マトリックスと
して除去した溶液を用いて Sr以外の元素の同位体
比を分析するなど研究を広げていく際の参考になる
と考えられる。

おわりに

　本ノートでは、千葉工業大学次世代海洋資源研
究センターが所有する TIMSを用いて動物遺存体の
歯エナメル質の Sr同位体比分析を実施するために、
分析前処理および分析条件について検討した。そ
の結果、TIMSでの分析において Caが Srのイオン
ビーム出力に影響を与えることが確認できた。そこ
で歯エナメル質から Caを除去して Srを分離する方
法として、陽イオン交換樹脂法と抽出クロマトグラ
フィー樹脂法を検討し、それぞれの方法における処
理方法を決定した。
　本研究は JSPS科研費 22H00722（代表：植月学）、
21H04984（代表：山内和也）の助成を受けた。

註
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